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Examination of the present application is effected in response to the 
request of 23rd April 2004 in pursuance of Article 44 of the Patent Law. 
Examination is based on the documents filed at the application filing date, 
with claims 1 to 13. 

The object of the subjects of the application is to provide a moulded 
resin product, in particular a fuel tank, which has excellent mouldability and 
excellent barrier properties, chemical resistance and impact strength both 
at a general portion and also at a weld portion and which is moulded from a 
PPS resin composition which has a unique balance between flow capability, 
the barrier properties (in particular the barrier properties in relation to 
petrol and alcohol) and chemical resistance (in particular resistance to 
petrol and alcohol) and impact strength, and which is suitable for fusion 
moulding (in particular injection moulding or injection pressing) (see page 
5, paragraph 2). 

That object is attained by a moulded resin product which is produced 
by fusion moulding of a polyphenylene sulphide resin composition, wherein 
the polyphenylene sulphide resin composition includes 

60% by weight to 95% by weight of a polyphenylene sulphide resin 
(a) and 

5% by weight to 40% by weight of an olefin resin (b), 
wherein the polyphenylene sulphide resin (a) includes 
a polyphenylene sulphide resin (a-1) with a melt index (315. 5°C, 
5000 9 loading) of 90 g/10 min to 350 g/10 min measured in accordance 
with ASTM-D1238, and a chloroform extract amount of 2.2% by weight to 
4.5% by weight, 

the olefin resin (b) includes 

an olefin copolymer (b-1) which is produced by introducing an epoxy 
group-bearing monomer component into an olefin (co)-polymer, and 
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an ethylene-a-olefin copolymer (b-2) which is produced by 
copolymerisation of 15% by weight to 35% by weight of ethylene and 65% 
by weight to 85% by weight of an a-olefin with 3 to 16 carbon atoms, and 

the polyphenylene sulphide resin composition has a melt index 
(315. 5°C, 5000 9 loading) of 15 g/10 min to 50 g/10 min measured in 
accordance with ASTM-D1238 (see claim 1), and, in accordance with claim 
7, by 

a fuel tank which includes a plurality of separately moulded parts 
which are provided by fusion moulding of a polyphenylene sulphide resin 
composition, and a welded portion at which the plurality of separately 
moulded parts are welded, wherein a polyphenylene sulphide resin 
composition as set forth in claim 1 is used. 

From a formal point of view, regarding the way in which the claims 
are drafted, it is to be noted that two independent claims in the same 
category (here a moulded resin product and a fuel tank) do not satisfy the 
criterion of unity of invention (see Article 34(5)). In that respect it is 
assumed that the moulded resin product of claim 1 is not to be viewed as 
an intermediate product in the production of the fuel tank set forth in claim 
7 (see the commentary by Schulte, Patent Law, 6th edition, Article 34, 
page 599) as the stated moulded resin product includes a plurality of 
possible further uses and there is no appendancy back to claim 1. However 
a use claim would be allowable, in the form 'Use of the moulded resin 
product according to one of claims 1 to 6 for the production of a fuel tank 
which includes a plurality of separately moulded parts and a welded portion 
at which the plurality of separately moulded parts are welded'. 

The applicants may file a claim directed thereto, if they so wish. 

The Examiner has not hitherto been able to find a state of the art 
which is a bar to novelty of the subjects of the application (apart from the 
foregoing objections). 

There is no doubt that the compositions usually used for attaining 
the specified object, on the basis of polyphenylene sulphide resin 
compositions, are sufficiently known to the man skilled in the art who is 
addressed here. 



Thus citation No 1 discloses a polyphenylene sulphide composition 
which includes: 

(A) a polyphenylene sulphide (PPS), 

(B) a copolymer of a-olefin with glycidyl ester with an a, p- 
unsaturated acid, wherein the polymer contains 0.1 - 30% by weight of an 
epoxy group, and 

(C) at least one elastomer which is free from acid anhydride groups 
and is selected from ethylene/propylene copolymers, ethylene/butene 
copolymers, ethylene/propylene/diene copolymers, hydrated 
styrene/butadiene/styrene block copolymers and copolymers of ethylene 
with a monomer which is selected from acrylic acid, methacrylic acid and 
alkyl esters and metal salts thereof (see citation No 1, claim 1). 

That composition is said to have excellent notch impact strength 
properties, excellent flow capability in the molten state and flexibility. In 
that respect in particular the notch impact strength properties are improved 
by incorporation of the polymer (B) into the PPS (see citation No 1, page 
7). The flow capability of the molten material and flexibility are enhanced 
by the elastomer (C) in conjunction with (B) (see citation No 1, pages 8/9). 
That composition which for example was granulated after the fusion 
kneading operation can be used in various moulding methods, for example 
injection moulding, moulding by extrusion, press moulding, injection 
pressing and blow moulding, and it is possible to obtain moulded resin 
products which enjoy excellent notch impact strength properties, excellent 
flexibility, a high level of heat resistance and chemical resistance as well as 
a strong gas barrier capability (see citation No 1, page 11, paragraph 2). 
Inter alia hoses for hydraulic oil, fuel or brake fluid are listed as 
advantageous possible uses. 

To attain his object, the man skilled in the art will direct his attention 
to citation No 1 and in particular for producing a resin fuel tank by injection 
moulding he will select a PPS resin as it has the necessary barrier 
properties in relation to fuels and can be set up in specifically targeted 
fashion in respect of the technological properties and properties related to 
technological use, by means of the disclosed copolymers and elastomers. 
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Citation No 2 also discloses to the man skilled in the art a resin 
composition comprising a polyphenylene sulphide resin with a melt index of 
250 g/10 min or less (see citation No 2, paragraphs 0015 - 0017 and 
0037) and an olefin resin (see citation No 2, paragraphs 0039 - 0052) for 
attaining his object. Those PPS resin compositions are recommended 
therein for the production of parts for fuel systems, in particular also for 
fuel tanks (see citation No 2, paragraph 0083). 

When those teachings are considered in combination however, to 
attain the specified problem and in particular to provide a resin fuel tank, it 
was obvious specifically to modify the known resin compositions based on 
PPS in respect of their viscosity or flow capability. Admittedly some tests 
were required for that purpose which however can be expected of any man 
skilled in the relevant art, especially as pointers to polymer additives which 
are suitable for that purpose can be clearly found in citation No 1 and 
citation No 2. 

Accordingly the subjects of claims 1 and 7 lack the required inventive 
activity and those claims are accordingly not allowable. 

Claims 2 to 6 and 8 to 13 are appendant claims and are only to be 
assessed in conjunction with the above-discussed independent claims. 
When the independent claims to which they are appended go, the 
appendant claims no longer have any formal basis so that they are 
unallowable for that formal reason. 

Grant of a patent cannot be envisaged with the present documents 
but rather the applicants must reckon on the application being rejected. 

If the applicants do not intend to file a substantive response to this 
Official Letter they are requested to provide an informal notification of the 
proper receipt thereof. 
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EP 89305611.9 

POLYPHENYLENZUSAMMENSETZUNG 

Die vorliegende Erfindung betrifft eine Zusammensetzung aus Po- 
lypheny lensulf id (nachfolgend als "PPS" bezeichnet) mit hervor- 
ragenden Kerbschlagzahigkeitseigenschaf ten, hervorragender 
FlieBf ahigkeit in der Schmelze und Flexibilitat . 

Als Polypheny lensulf idharze mit besseren Kerbschlagzahigkeits- 
eigenschaf ten konnen genannt werden: eine Zusammensetzung, die 
durch Einfiihren einer geeigneten Menge eines Epoxygruppen ent- 
haltenden a-Olef in-Copolymers, das ein a-Olef in und einen 
Glycidylester einer a,J3-ungesattigten Saure umfafct, in PPS her- 
gestellt wurde, wie es in JP-A-58-154757 beschrieben wird; und 
eine Zusammensetzung, die durch Einfiihren einer geeigneten 
Mpnge eines a-Olef in-Copolymers, das ein a-Olefin und einen 
Glycidylester einer a, (3-ungesattigten Saure umfaflt, in Poly- 
phenylensulf id hergestellt wird, das einer spezif ischen Behand- 
lung unte'rzogen wurde, wie es in JP-A-62-153343 , 62-153344 und 
62-153345 beschrieben 1st. 

Zusammensetzungen, die durch Einfiihren verschiedener Elastomere 
in PPS hergestellt werden,. werden in JP-A-60-120753 , 59-113055, 
58-27740, 56-118456 und 56-118449 beschrieben. 

Von den oben genannten bekannten Zusammensetzungen bietet keine 
der Zusammensetzungen, die Elastomere umfassen, eine befriedi- 1 
gende Verbesserung der Kerbschlagzahigkeitseigenschaf ten. Wie 
es allgemein bekannt ist, ist die Molekiilkette von Polypheny- 
lensulfid relativ inaktiv, und wenn ein iibliches Elastomer nur 
in Polypheny lensulf id eingefiihrt wird, konnen deshalb keirie be- 
friedigenden Kerbschlagzahigkeitseigenschaf ten erhalten werden, 
da die Aff initat des Elastomers fur Polyphenylensulf id gering 
ist. ,* 

Bei der Zusammensetzung, die durch Einfiihren eines olef inischen 
Copolymers, das ein a-Olefin und einen Glycidylester einer 
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a, 0-ungesattigten Saure umfafct, in Polypheny lensulf id herge- 
stellt wurde, werderi die kerbschlagzahigkeitseigenschaf ten yer- 
bessert, und wenn dieses olefinische Copolymer in Polyphenylen- 
sulfid eingefuhrt wird, das einer bestimmten deionisierenden . 
Behandlung uriterzogen wurde, werden die Kerbschlagzahigkeits- 
eigenschaf ten deutlich verbessert. Wenn dieses olefinische Co- 
polymer,, das ein a-Olefin und einen Glycidylester einer a,p-un- 
gesattigten Saure. umfafit, eingefuhrt wird, nimmt jedoch die 
Schmelzviskositat von PPS zu, uhd es ergeben sich die ernsthaf- 
ten Probleme, das die Formbarkeit, die PPS an sich besitzt, ab- 
nimmt und die Zusammensetzung eine geringe Flexibilitat hat. 

Die gruridlegeiide Aufgabe der vorliegenden Erf indung besteht 
deshalb in der Bereitstellung einer PPS-Zusammensetzung, die 
nicht nur gute Kerbschlagzahigkeitseigenschaf ten, sondern auch 
eine gute Formbarkeit (durch das F lie/3 vermogen dargestellt) und 
eine gute Flexibilitat hat. Nach der vorliegenden Erf indung wird 
eine Polyphenylensulf idzusaranensetzung bereitgestellt , die 
umfa/Bt: (A) Polypheny lensulf id, (B) ein Copolymer von a-Olefin 
mit Glycidylester einer a, (3-ungesattigten Saure, wobei das Po- 
lymer 0,1-30 Gew. -% einer Epoxygruppe enthalt, uhd (C) minde- 
stens ein Elastomer, das frei von Saureanhydridgruppen ist und 
ausgewahlt 1st aus Ethylen/Propylen-Copolymeren, Ethylen/Buten- 
Copolymeren, Ethyleri/Propylen/Dien-Copolymeren, hydrierten Sty- 
rol/Butadien/Styrol-Blockcopolymeren und Copolymeren von 
Ethylen mit einem Monomer, das aus Acrylsaure, Methacrylsaure 
und Alkylestern und Metallsalzen davon ausgewahlt ist. 

Das Polypheny lensulf id (PPS) / das bei der vorliegenden Erf in- 
dung verwendet wird, weist gewohnlich mindestens 70 Mol-%, vor- 
zugsweise mindestens 90 Mol-% sich wiederholende Einheiten auf, 

die durch die Strukturf ormel -f- — ^ ■ 

dargestellt werden. Wenn der Gehalt der oben genannten sich 
wiederho lender! Einheiten weniger als 70 Mol-% betragt, ist die 
Warmebestandigkeit gering. 

Das PPS umfaBt im allgemeinen ein Polymer mit einem relativ ge- 
ringen Molekulargewicht , das typischerweise nach dem Verfahren 
hergestellt wird, das in US-A-3 354 129 beschrieben ist, und 
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ein Polymer mit relativ hohem Molekulargewicht , das typischer- 
weise nach dem Verfahreri hergestellt wird, das in 
US-A-3 919 177 beschrieben wird. Der Polymer isationsgrad des 
Polymers, das nach derri Verfahren erhalten wird, das in US-A-3 
354 129 beschrieben ist, kann erhoht werden, wenn das Polymer 
nach der Polymerisation in einer Sauerstof f atmosphare erwarmt 
oder das Polymer in Gegenwart eines Vernetzungsmittels, z.B. 
Peroxid, erwarmt wird. Jedes PPS, das nach bekannten Verfahren 
hergestellt wird, kann bei der vorliegenden Erf indung verwendet 
werden, es ist jedoch ein im wesentlichen lineares Polymer mit 
relativ hohem Molekulargewicht bevorzugt, das typischerweise 
nach dem Verfahren hergestellt wird, das in US-A-3 V 919 177 be- 
schrieben wird, da die Wirkungen der vorliegenden Erf indung 
deutlich werden und die Zahigkeit des PPS an sich hervorragend 
ist. 

Das bei der vorliegenden Erf indung verwendete PPS kann bis zu 
30 Mol-% sich wiederholender Einheiten umfassen, die durch eine 
der folgenden Strukturf ormeln dargestellt werden: 




Wie oben beschrieben, ist die Art des bei der vorliegenden Er- 
f indung verwendeten PPS nicht besonders kritisch, in Anbetracht 
der Affinitat zum olefinischen Copolymer, das nachfolgend be- 
schrieben wird, wird jedoch bevorzugt PPS verwendet, das einer 
entionisierendeji Reinigungsbehandlung unterzogen wurde # damit 
die ionischen Spezies entfernt werden. Die Wirkungen der vor- 
liegenden Erfindung sind am deutlichsten, wenn der Ionengehalt 
des PPS, als Natriumgehalt ausgedruckt, nicht mehr als 900 ppm, 
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vorzugsweise nicht mehr als 500 ppm betragt. Als wirksame MaB- 
nahme zur Verringerung des Natriumgehalts konnen genannt wer- 
den: (a) Saurebehandlung, (b) Behandlung mit heiBem Wasser und 
(c) eine Waschbehandlung mit einem organischen Losungsmittel. 

Nachfolgend werden die bevorzugten entionisierenden Reinigungs- 
behandlungen von PPS beschrieben. 

Die Saurebehandiung erfolgt auf folgende Weise. PPS wird in ei- 
ne Saure oder eine waBrige Saurelosung getaucht bei Bedarf 
unter Riihren oder mit Erwarmung. Wenn z.B. Essigsaure verwendet 
wird, wird pulverf ormiges PPS in eine waBrige Losung mit einem 
pH-Wert von 4 getaucht, die auf 80 bis 90° erwarmt wird, und 
die gewiinschte Wirkung kann erhalten werden, wenn 30 Minuten 
ger ( uhrt wird. Urn die restliche Saure oder das Salz zu entfer- 
nen, muB das mit Saure behandelte PPS mit Wasser oder warmem 
Wasser gewaschen werden. 

Um eine Verringerung . dieses Effektes, der durch die Saurebe- 
handlung erreicht wurde, zu vermeiden, wird zum Waschen vor- 
zugsweise destilliertes oder deionisiertes Wasser verwendet. 

Die Behandlung mit heiBem Wasser erfolgt auf folgende Weise. 
Damit durch die Behandlung mit heiBem Wasser eine chemische Mo- 
dif ikation erreicht wird, betragt die Temperatur des heiBen 
Wassers vorzugsweise mindestens 100°C, noch bevorzugter minde- 
stens 120°C und besonders beyorzugt mehr als 150°C und ganz be- 
sonders bevorzugt mehr als 170 °C. 

Damit eine, Verringerung des durch das Waschen mit heiiBem Wasser 
erhaltenen Effektes vermieden wird, wird zum Waschen mit heif3em 
Wasser vorzugsweise destilliertes oder deionisiertes Wasser 
verwendet. Die Behandlung mit heiBem Wasser erfolgt im allge- 
meinen, indem eine bestimmte Menge PPS einer bestimmten Menge 
Wasser zugesetzt und die so hergestellte Mischung. unter . Riihren 
in einem DruckgefaB erwarmt wird. Ein groBer Anteil von Wasser 
im Verhaltnis von PPS ist bevorzugt, und im allgemeinen wird 
ein Badverhaltnis von nicht mehr als 200 g.PPS pro Liter Wasser 
gewahlt . 
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Die Behandlung erfoigt vorzugsweise in einer inerten Atmo- 
sphare, damit eine Beeintrachtigung des Polymers vermieden 
wird. Um die restlichen Komponenten zu entfernen, wird das PPS, 
das der Behandlung mit heifiem Wasser unterzogen wurde, vorzugs- 
weise einige Male mit warmem Wasser gewaschen. 

Zum Waschen des PPS kann jedes organische Losungsmittel verwen- 
det werden, das PPS nicht zersetzt. Es konnen z.B. genannt wer- 
den: stickstof f haltige polare Losungsmittel, wie N-Methylpyrro- 
lidon, Dimethylformamid, Dimethylacetamid, 1 , 3 -Dimethyl imidazo- 
lidinon, Hexamethylphosphoramid und Piperazinon; Sulfoxid- und 
Sulfonlosungsmittel, wie Dimethylsulf oxid, Dimethylsulf on und 
Sulfolan; Ketonlosungsmittel , wie Aceton, Methylethylketon, 
Diethylketon Und Acetophenon; Ether losungsmittel, wie 
Diethylether, Dipropylether , Dioxan und Tetrahydrof uran; halo- 
genhaltige Kohlenwasserstoff losungsmittel, wie Chloroform, 
Methylenchlorid, Ethylendichlorid, Trichlorethylen, Perchlor- 
ethylen, Monochlorethan , Dichlorethan, Tetrachlorethan, 
Perchlorethan und Chiorbenzol; Alkohol- und Phenollosungsmit- 
tel, wie Methanol, Ethanol, Propanol, Butanol, Pentanol, 
Ethylenglycol, Propylenglycol, .Phenol, Cresol, Polyethylen- 
glycol und Polypropylenglycol; und aromatische Kohlenwasser- 
stoff losungsmittel, wie Benzol, Toluol und Xylol. Von diesen 
organischen Losungsmitteln sind N-Methylpyrrolidon, Aceton, Di- 
methylformamid und Chloroform besonders bevorzugt. Diese Lo- 
sungsmittel konnen auBerdem alle in Oder in Mischung aus zwei 
Oder mehreren davon verwendet werden. 

Das Waschen mit dem organischen Losungsmittel erfoigt, indem 
PPS in das organische Losungsmittel getaucht und bei Bedarf ge- 
eignet erwarmt oder geruhrt wird. Die Tempera tur 'fur das Wa- 
schen mit dem organischen Losungsmittel ist nicht besonders 
kritisch, und es kann eine frei wahlbare Temperatur von Raum- 
temperatur bis etwa 300° C ausgewahlt werden. Die Waschwirkung 
wird verbessert, wenn die Waschtemperatur steigt, im allgemei- 
nen wird jedoch bei einer Waschtemperatur von Raumtemperatur 
bis 150 'C eine bef riedigende Wirkung erreicht. 
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Das Waschen kann aufierdem unter Druck in einem DruckgefaB bei 
einer Temperatur erfolgen, die oberhalb des Siedepunkts des or- 
ganischen Losungsmittels, liegt. Die Waschzeit ist nicht beson- 
ders kritisch, und bei diskontinuierlichem Waschen wird ira all- 
gemeinen; eine bef riedigend.e Wirkung erreicht, wenn das Waschen 
mindestens 5 Minuten erfolgt. Alternativ kann das. Waschen kon- 
tinuierlich vorgenommen werden. 

Das Waschen mi£ dem organischen Losungsmittel ist an sich zu- 
friedenstellend, damit die Wirkungen der vorliegenden Erf indung 
jedoch we iter verbessert werden, wird das Waschen mit dem orga- 
nischen Losungsmittel vorzugsweise mit dem Waschen mit Wasser 
Oder mit dem Waschen mit warmem Wasser kpmbiniert. Wenn ein or- 
ganisches Losungsmittel mit hohem Siedepunkt, z.B. N-Methylpyr- 
rolidon, verwendet wird, kann das restliche organische. Losungs- 
mittel nach dem Waschen mit dem organischen Losungsmittel 
leicht durch Waschen mit Wasser oder warmem Wasser entfernt 
werden, und fur dieses Waschen wird vorzugsweise destilliertes 
Wasser oder deionisiertes Wasser verwendet. . 

Bei der vorliegenden Erf indung kann eine bef riedigende Wirkung 
erhalten werden, wenn die oben genannte Saurefcehandlung oder 
HeilSwasserbehandlung allein vorgenommen wird, es kann jedoch 
ein Verfahren gewahlt werden, bei dem zuerst die Saurebehand- 
lung erfolgt und danach die Behandlung mit heiBem Wasser vorge- 
nonunen wird, oder es kann ein Verfahren gewahlt werden, bei dem 
zuerst die Behandlung mit heiBem Wasser erfolgt und dann die 
Saurebehandlung durchgefuhrt wird. 

Ubliche, Zusatze, z.B, ein Antioxidans, ein Warmestabilisator , 
ein Gleitmittel,. ein kristallkeimbildendes Mittel, ein UV-Ab- 
sorptionsmittel und ein Farbstof f und eine geringe eines ande- 
ren Polymers korinen dem bei der vorliegenden Erf indung verwen- 
deten PPS zugesetzt werden, sofern die Wirkungen der vorliegen- 
den Erf indung no ch erhalten bleiben. Damit der Vernetzungsgrad 
im PPS gesteuex't wird, kann ein herkommlicher Peroxid-Vernet- 
zungspromotor zugesetzt werden, z.B. ein, Metallsalz von Thio- 
phosphinsaure, wie es in US-A-4 421 990 beschriebeh ist, oder 
ein die Vernetzung verhinderndes Mittel, z.B. Dialkylzinndicar- 



7 

boxylat oder Aminotriazol , wie es in US-A-4 434 122 und 4 411 
853 beschrieben ist. 

Das bei der vorliegenden Erfindung verwendete Copolymer (B) ist 
ein Copolymer von a-Olefin mit einem Glycidylester einer a,p- 
ungesattigten Saure. Als a-Olefin konnen Ethylen, Propylen und 
Buten-1 genannt werden. Der Glycidylester der a, p-ungesattigten 
Saure wird durch folgende Forme 1 dargestellt: 

2 r ii 2 \ / 2 
r o o' 

worin R ein Wasserstof f atom oder eine niedere Alkylgruppe mit 1 
bis 5 Kohlenstof fatomen darstellt. Als spezifische Beispiele 
konnen genannt werden: Glycidylacrylat , Glycidylmethacrylat und 
Glycidylethacrylat. Der Gehalt der Epoxygruppe im Copolymer (B) 
betragt 0,1 bis 30 Gew.-%, insbesond^re 0,2 bis 10 Gew.-%. Wenn 
der Gehalt der Epoxygruppe geringer als 0,1 Gew.-% ist, konnen 
die gewunschten Wirkurigen nicht erreicht werden, und wenh er 30 
Gew.-% iibersteigt, tritt beim Kneten mit PPS in der Sohmelze 
ein Gelieren auf , und die Extrusionsstabilitat, die Fofmbarkeit 
und die mechanischen Eigenschaf ten werden beeintrachtigt . 

Eine geringfiigige Menge eines anderen olefinischen Monomers, 
z.B. Methylacrylat, Methylmethacrylat, Acrylonitril, Styrol, 
Vinylacetat oder Vinylether, kann im bei der vorliegenden Er- 
findung verwendeten Copolymer (B) copolymer is iert werden, so- 
fern die Wirkungen der vorliegenden Erfindung noch erhalten 
bleiben. 

Wie oben beschrieben, konnen die Kerbschlagzahigkeitseigen- 
schaften einer PPS-Zusammensetzung verbessert werden, die durch 
Einfuhren des Copolymers (B) in PPS hergestellt wurde, diese 
Zusammensetzung zeigt. jedoch das Problem, dai3 die Schmelzvisko- 
sitat abnimmt und die Flexibilitat unbef riedigend ist. 

Damit die Kerbs.chlagzahigkeitseigenschaf ten verbessert und das 
Flieflvermogen der Schmelze und die Flexibilitat erhoht werden, 
wird folglich bei der vorliegenden Erfindung das Elastomer (c) 
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als unerlaBliche Komponente zusammen mit der oben genanhte Kom- 
ponente (B) in PPS eingefiihrt. 

Das bei der vorliegenden Erfindung verwendete Elastomer (C) 
enthS.lt vorzugsweise keine Epoxygruppe ; es enthalt keine Sau- 
reanhydridgruppe und hat vorzugsweise ein Biegemodul von nicht 
mehr als 10000 kgf /cm 2 . Die Verwendung eines Elastomers, das 
eine Saureahhydridgruppe enthalt', was nicht dieser Erfindung 
entspricht, erhoht die Schmelzviskositat der Zusammensetzung 
und verringert die Formbarkeit der Zusammensetzung. 

Das Elastomer (C), das bei der vorliegenden. Erf indung verwendet 
werden muB, ist mindestens eine Verbindung, die aus 
Ethylen/Propylen-Copolymeren, Ethylen/Buten-Copolymeren, 
Ethylen/Propylen/Dien-Copolymeren, hydrierten Sty- 
rol/Butadien/Styrol-Blockcopolymeren und Copolymeren von 
Ethylen mit Acrylsaure, Methacrylsaure und Alkylestern und Me- 
tallsalzen davon ausgewahlt ist. 

Wenn E las tomere verwendet werden, die von den oben genannten 
Elastomeren verschieden sind, z.B. ein Butadien/Styrol-Copoly- 
mer, ein Butadien/Acrylnitril-Copoiymer, Polybutadieh, ein 
Ethylen/Vinylacetat-Copolymer und plastif iziertes Polyvinyl- 
chlorid, konnen die Effekte der vorliegenden Erfindung nicht 
erreicht werden. 

Das Ethylen/Propylen-Copolymer kann einen Schmelzf luB index von 
0,1 bis 50 g/10 Minuten haben, dieser wird nach JIS K-7210 be- 
stimmt, und der Ethylengehalt betragt vorzugsweise 3Q bis 95 
Gew.-%, noch bevorzugter 40 bis 90 Gew.-%. 

Das Ethylen/ Buten-Copolymer kann einen Schmelzindex von 0,5 bis 
50 g/10 Minu ten haben, dieser wird nach JIS K-7210 bestimmt, 
und der Ethylengehalt betragt vorzugsweise 30 bis 95 Gew.-%,. 
noch bevorzugter 40 bis 90 Ge;w.-%. 

Das Ethylen/Propylen/Dien-Copolymer kann hergestellt werden, 
indem eine Dienverbindung in ein Ethylen/Propylen-Copolymer 
eingefiihrt wird; und die Jodzahl als der Faktor, der die Menge 
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der eingefiihrten Dienverbindung kennzeichnet , betragt im allge- 
meinen 5 bis 30. Als einzuf iihrende Dienverbindung konnen ge- 
nannt werden: Hexadien, Norbornadien und Ethyl idennorbornen. 

Das hydrierte Styrol/Butadien/Styrol-Blockcopolymer kann erhal- 
teh werden, wenn ein Teil oder alle mittleren Butadienblocke 
eines Styrol/Butadieh/Styrol-Copolymerelastomers. z.B. nach dem 
Verfahren hydriert werden, das in der Beschreibung von US-A-3 
.413 323 beschrieben ist'. Der Schmelzf luBindex des Copolymers 
betragt z.B. 0,5 bis 100 g/10 Minuten, dieser wird nach JIS K- 
.7210 bestimmt, und der Styrolgehalt betragt vorzugsweise 5 bis 
60 Mol-%, noch bevorzugter 10 bis 50 Mol-%. 

Als Copolymere von Ethylen mit Acrylsaure, Methacrylsaure und 
Alkylester, bei denen die Alky Igruppe 1 bis 5 Kohlenstof f atome 
aufweist, und Metallsalzen davon konnen genannt werden: 
Ethylen/Acrylsaurester-Copolymere, wie ein Ethylen/Methyl- 
acrylat-Copolymer, ein Ethylen/Ethylacrylat-Copqlymer , ein 
Ethylen/Propylacrylat-Copolymer und ein Ethylen/Butyiacrylat- 
Cqpqlymer, Ethylen/Methacrylsaureester-Copolymere, wie ein 
Ethylen/Methylmethacrylat-Copolymer, ein Ethylen/Ethylmeth- 
acrylat-Copolymer, ein Ethylen/Propylmethacrylat-Copolymer und 
ein Ethylen/Butylmethacrylat-Copolymer, ein Ethylen/Acrylsaure- 
Copolymer und ein Ethylen/Methacrylsaure-Copolymer und deren 
Metallsalze, wie Salze mit Na, Zn, K, Ca und Mg. 

Von den oben genannt en Elastomer en (C) sind ein 
Ethylen/Propylen-Copolymer, ein Ethylen/Buten-Copolymer , ein 
Ethylen/Acrylsaure-Copolymer, ein Ethylen/Methacrylsaure-Copo- 
lymer, ein Ethylen/Acrylsaureester-Copolymer und ein 
Ethylen/Methacry lsaureester-Copolymer bevorzugt • 

Die Mengen von PPS (A), dem Copolymer (B) und dem Elastomer (C) 
sind vorzugsweise derart, daB das Gewichtsverhaltnis . (A)/ [(b)+(c)] 
55/45 bis 99/1, noch bevorzugter. 70/30 bis 95/5 betragt, 

und das Gewichtsverhaltnis (B)/(C) betragt 95/5 bis 5/95, noch 
bevorzugter 80/20 bis 10/90. Wenn das Verhaltnis der Komponente 
(A) weniger als 55 Gew.-% betragt, konnen die Festigkeit und 
Steifheit der Zusammensetzung abnehmen, und wenn das Verhaltnis 
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der Komponente (C) auf der Basis der Summe der Komponenten (B) 
und (C) weniger als 5 Gew.-% betragt, kann es eine unzurei- 
chende Verbesserung des Schmelzf lieBvermogens geben. 

Bei der vorliegenden Erfindung konnen ein fasriges VefstSLr- , 
kungsmaterial und/oder ein korniges Verstarkungsmaterial, z.B. 
in einer Menge von bis zu 400 Gew.-Teilen pro 100 Gew.-Teile 
der Summe von PPS (A), dem Copolymer (B) und dem Elastomer (C) 
eingefuhrt werden, dies richtet sich nach dem jeweiligen Be- 
darf , obwohl das Verstarkungsmaterial keine unerlaBliche, Kompo- 
nente darstellt. Wenn das Verstarkungsmaterial in einer Menge 
von 10 bis 300 Gew.-Teilen eingefiihrt wird, konnen die Festig- 
keit r Steifheit, Warmebestandigkeit und Formbestandigkeit ver- 
bessert werden. 

Als fasriges' Verstarkungsmaterial konnen genannt werden : anor- 
ganische Fasern, wie Glas-, Aluminiumoxid-, Siliciumcarbid-, 
Keramik-', t Asbest-, Gips-> Metall- und Kohlenstof f asern. 

Als korniges Verstarkungsmaterial konnen genannt werden: Sili- 
cate, wie Wollastonit, Sericit, Kaolin, Glimmer, Ton, Bentonit, 
Asbest, Talkum und Aluminiumsilicat > Metalloxide, wie Alumini- 
umoxid, Siliciumdioxid, Magnesiumoxid, Zirkoniumdioxid und Ti- 
tanoxid, Carbonate, wie Kalziumcarbonat, Magnesiumcarbonat und 
Dolomit, Sulfate, wie Kalziumsulf at und Bariumsulfat und Glas- 
kugelchen, Bornitrit, Siliciumcarbid und Siliciumdioxid. Diese 
Verstarkungsmaterialien konnen eine hohle Struktur aufweisen. 
Es kann eine Mischung von zwei oder mehreren dieser Verstar- 
kungsmaterialien verwendet werden, und diese Verstarkungsmate- 
rialien konnen vorher bei Bedarf mit einem Silanhaf tmittel oder 
einem Titanhaf tmittel vorbehandelt werden . 

Der Weg zur Herstellung der erf indungsgemaBen Zusammensetzuhg 
ist nicht besonders kritisch und als typisches Beispiel kann 
ein Verfahren genannt werden, bei dem PPS (A), das Copolymer 
(B) und das Elastomer (C) bei Bedarf mit dem Verstarkungsmate- 
rial bei einer Temperatur oberhalb des Schmelzpunkts von PPS in 
einem Extruder in der Schmelze geknetet werden und die entste- 
hende geknetete Mischung granuliert wird. 
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Die Temperatur beim, Schmelzkneten ist im allgemeinen vorzugs- 
weise hoher als 280°C, damit die Zusammensetzung ausreichend 
geschmolzen wird, und geringer als 340*0, damit ein Abbau 
durch Warmen und eiri Gelieren des Copolymers (B) verhindert 
werden. Die Temperatur fiir das Schmelzkneten betragt vorzugs- 
weise 280 bis 340°C. 

Die erf indungsgemaBe Zusammensetzung, die nach dem oben genann- 
ten Schmelzkneten granuliert wurde., kann bei verschiedenen 
Formverf ahren angewendet werden, z.B. dem SpritzgieBen, der 
Formgebung durch Extrusion, dem PreBformen, dem Spritzpressen 
und dem Blasformen, und es konnen Formgegenstande erhalten wer- 
den, die hervorragende Kerbschlagzahigkeitseigenschaf ten und 
eine hervorragende Flexibilitat aufweisen. Insbesondere kann 
ein durch das Extrusionsformen der erf indungsgemaBen Zusammen- 
setzung hergestellter rohrformiger Gegenstand eine hohe Warme- 
bestandigkeit und chemische Bestandigkeit, ein starkes Gas- 
sperrvermogen und eine hervorragende Flexibilitat und Kerb- 
schlagzahigkeit aufweisen. Deshalb wird dieser rohrformige Ge- 
genstand als Druckschlauch, z.B. als Hydraulikolschlauch oder 
Hydraulikschlauch, als Vakuumschlauch, als Schlauchleitung fur 
den Kuhler, als Schlauchleitung fur Treibstoff oder als Brems- 
leitung auf dem Gebiet von Kraf tf ahrzeugen oder als Verkleidung 
fiir Kontrollkabel verwendet. 

Bei der Herstellung eines wie oben genannten rohrformigen Ge- 
genstandes aus der erf indungsgemaBen Zusammensetzung erfolgt 
das Extrudieren vorzugsweise bei solchen Bedingungen, dal3 die 
Schmelzextrusionstemperatur 280 bis 350 °C betragt und die 
Scherrate des von der Oberseite des Extruders extrudierten Po- 
lymers 0,1 bis 100 s"" 1 betragt. 

Die vorliegende Erfindung wird nachfolgend detailliert anhand 
der folgenden Beispiele beschrieben, die den Schutzumfang der 
Erfindung jedoch nicht einschranken sollen. 
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Bezuasbeispiel 1 (Polymerisation fur die Hersteiluncr von PPS) 



Ein Autoklay wurde mit 3,26 kg (25 Mol) Natriumsulf id (das 40% 
Wasser von der Kristallisation enthielt) , 4 g Natriumhydroxid, 
1,36 kg (etwa 10 Mol) Natriumacetattrihydrat und 7,9 kg. N- 
Methyl-2-pyrrolidon (nachfolgend als "BMP" bezeichnet) be- 
schickt, und die Temperatur wurde allmahlich auf 205 °C erhoht, 
wobei geruhrt wurde, damit ca. 1,5'lder destillierten Fliissigkeit 
entfemt. wurden, die 1,36 kg .Wasser enthielt. Danach wurden 
3,75 kg (25,5 Mol) 1 , 4-Dichlorbenzol und 2 kg NMP zur restli- 
chen Mischung gegeben, und die Mischung wurde 4 Stunden bei 
265°C erwarmt. Das Reaktionsprodukt wurde fiinfmal mit Wasser, 
das bei 70 °C gehalten wurde, gewaschen und bei reduziertem 
Druck 24 Stunden bei 80 °C getrocknet, wodurch 2 kg pulverformi- 
ges PPS mit einer Schmelzviskositat von etwa 2500 Poise (250 
Pas) erhalten wurden (bei 320°C und einer Scherrate von 1000 
s^ 1 bestimmt) . 

Das auf oben genannte Weise hergestellte pulverf ormige PPS 
wurde in den folgenden Beispielen verwendet. 

S^jgptel 1 

Etwa 2 kg des im Bezugsbeispiel 1 erhaltenen PPS-Pulvers wurden 
in 20 1 einer waflrigen Essigisaurelosung mit einem pH-Wert von 4 
geworfen und auf 90 °C erwarmt, und es wurde etwa 30 Minuten ge- 
ruhrt, danach wurde filtriert. Das Waschen mit deionisiertem 
Wasser, das bei etwa 90°C gehalten wurde, erfolgte, bis der pH- 
Wert des Filtrats 7 betrug r und danach wurde 24 Stunden bei 
120 °C unter reduziertem Druck getrocknet, wodurch ein Pulver 
erhalten wurde. 

Dieses Pulver, ein Copolymer von Ethylen/Glycidylmethacrylat 
(Gewichtsverhaltnis 88/12) und ein Ethylen/Propylen-Copolymer 
(Tafmer-P 180, von Mitsui Petrochemical geliefert) wurden in 
einem Gewichtsverhaltnis von 80/10/10 trocken gemischt, und die 
Mischung wurde mit einem Schneckenextruder, der auf 290 bis 
310°C eingestellt worden war, in der Schmelze geknetet und gra- 
nuliert. Die Schmelzviskositat des erhaltenen Granulats wurde 
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gemessen (bei 320°C und einer Scherrate von 1000. s" 1 ), und es 
wurden die in Tabelle 1 gezeigten Ergebnisse erhalten. Der An- 
stieg der Schmelzviskositat war gering. 

* 

Das Granulat wurde einer SpritzguBmaschine zugefiihrt, die auf 
290 bis 300°C eingestellt worden war, und bei einer Formtempe- 
ratur von 150 °C wurde ein Versuchsstiick zur Auswertung der me- 
chanischen Eigenschaf ten geformt. 

Die Kerbschlagzahigkeit nach Izod (ASTM D-256) und die Verfor- 
mungs temper a tur durch Warme (ASTM D-648) 7 die mit dem erhalte- 
nen Versuchsstiick bestimmt wurden, waren wie in Tabelle 1 ge- 
zeigt. Die Kerbschlagzahigkeit war sehr hoch, und die Verringe- 
rung der Verformungs temper atur durch Warme war gering. 

Das Granulat wurde 30 Minuten in einem Priifgerat fiir den 
Schmelzindex (melt indexer) belassen, und es wurde das Retenti- 
onsverhaltnis der Schmelzf luBrate (hier nachfolgend als "MFR" 
bezeichnet) gemessen. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 gezeigt. 
Die MFR wurde in der gleichen Weise wie in ASTM D-1238 be- 
stimmt, au/3er das die Temperatur auf 316°C geandert wurde. 

Veraleichsbeispiel 1 

Das gleiche PPS-Pulver, das in Beispiel 1 verwendet wurde, 
wurde ohne Einfuhrung des Ethylen/Glycidylmethacrylat-Copoly- 
mers und des Ethylen/Propylen-Copolymers granuliert und durch 
SpritzguB geformt, und die Kerbschlagzahigkeit nach Izod und 
die Verformungstemperatur durch Warme des erhaltenen Versuchs- 
stucks wurden gemessen. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 ge- 
zeigt. Die Kerbschlagzahigkeit war viel geringer als die des in 
Beispiel 1 erhaltenen Versuchsstiicks. 

Veraleichsbeispiel 2 

Das Granulieren, der SpritzguB und die Auswertung erfolgten in 
der gleichen Weise wie in Beispiel 1 beschrieben, auBer daB das 
PPS-Pulver und das Copolymer von Ethylen/Glycidylmethacrylat 
(Gewichtsverhaltnis 88/12) in einem Gewichtsyerhaltnis von 
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80/20 verwendet wurden, statt wie in Beispiel 1 mit einem Ge- 
wichtsverhaltnis von 80/10/10 von PPS-Pulver, dem Copolymer von 
Ethylen/Glycidylmethacrylat (Gewichtsverhaltnis 88/12) und dem 
Ethylen/Propylen-Copolymer. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 
gezeigt. Die Kerbschlagzahigkeit war der . in Beispiel 1 der vor- 
liegenden Erfindung erhaltenen vergleichbar , die Schmelzvisko- 
sitat hatte jedoch deutlich zugenommen, und das Retentionsver- . 
haltnis der MFR war sehr niedrig. 

Beispiel 2 

Das gleiche PPS-Pulver und das gleiche Copolymer von 
Ethylen/Glycidylmethacrylat (Gewichtsverhaltnis 88/12), die in 
Beispiel 1 verwendet wurden, und das Ethylen/Buten-Copolymer 
(Tafmer A-4085, von Mitsui Petrochemical geliefert) wurden in 
einem Gewichtsverhaltnis von 60/20/20 trocken gemischt, und das 
Kneten in der Schmelze, das Granulieren, der SpritzguB und die 
Auswertungsverf ahren erfolgten in der gleichen Weise wie in 
Beispiel 1 beschrieben. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 ge- 
zeigt. AuBerdem wurde das Granulat 30 Miriuten in einem Priifge- 
rat fur den Schmelz index belassen, und das Retentionsverhaltnis 
der MFR wurde gemessen, die Ergebnisse sind in Tabelle 1 ge- 
zeigt. Die MFR wurde in der gleichen Weise gemessen, wie es in 
ASTM D-1238 beschrieben ist, auBer das die Temperatur unter ei- 
ner Belastung von 5 kg auf. 316°C geandert wurde. Der Viskosi- 
tatsanstieg aufgrund dieser Verweilzeit war bei der erf indungs- 
gemaBen Zusammensetzung gering, und die erf indungsgemaBe Zusam-- 
mensetzung hatte eine hervorragende Warmebestandigkeit . 

Vergleichsbeispiel 3 

Das Granulieren, der SpritzguB und die Auswertung erfolgten in 
der gleichen Weise wie in Beispiel 2 beschrieben, auBer daB das 
PPS-Pulver und das Copolymer von Ethylen/Glycidylmethacrylat 
(Gewichtsverhaltnis 88/12) in einem Gewichtsverhaltnis von 
60/40 verwendet- wurden, statt daB wie in Beispiel 2 PPS-Pulver, 
das Copolymer von Ethylen/Glycidylmethacrylat 

(Gewichtsverhaltnis 88/12) und das Ethylen/Buten-Copolymer in 
einem Gewichtsverhaltnis von 60/20/20 verwendet wurden. Die Er- 
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gebnisse sind in Tabelle 1 gezeigt. Die Kerbschlagzahigkeit war 
der der erf indungsgemaBen Zusammensetzung von Beispiel 2 yer- 
gleichbar. Die Schmelzviskositat war jedoch gestiegen, und es 
wurde ein betrachtlicher Anstieg der Viskositat durch die Ver- 
weilzeit beobachtet. 

Vercrleichsbeispiel 4 

Die Verfahren von Beispiel 2 wurden in der gleichen Weise wie- 
derholt, auBer daB ein mit Maleinsaureanhydrid modif iziertes 
Ethylen/Propylen-Copolymer (Tafmer MP0610, von Mitsui Petroche- 
mical geliefert) anstelle des in Beispiel 2 verwendeten 
Ethylen/Buten-Copolymers verwendet wurde. Die Ergebnisse sind 
in Tabelle 1 gezeigt. * 

Die Kerbschlagzahigkeit war der der erf indungsgemaBen Zusanunen- 
setzung von Beispiel 2 vergleichbar, die Schmelzviskositat 
hatte jedoch zugenommen, und es wurde eine betrachtliche Zu- 
nahme der Viskositat aufgrund der Verweilzeit beobachtet. 

Veraleir; hsbeispie1 5 

Das Kneten und Schmelzen erfolgten in der gleichen Weise wie in 
Beispiel 1 beschrieben, auBer daB als Elastomer ein Sty- 
rol/Butadien-Kautschuk anstelle des Ethylen/Propylen-Copolymers 
verwendet wurde. Die Schmelzviskositat betrug mehr als 50000 
Poise (5000 Pa-s), und es wurde ein betrachtlicher Anstieg der 
Viskositat und der Gelierung beobachtet, und somit konnte kein 
guter durch SpritzguB hergestellter Gegenstand erhalten werden. 

Veralei chsbeispiel fi 

Das Kneten und Forraen erfolgten in der gleichen Weise wie in 
Beispiel 1 beschrieben, auBer daB ein Elastomer vom Acrylni- 
tril/Butadien-Kautschuktyp anstelle des Ethylen/Propylen-Copo- 
lymers als Elastomer verwendet wurde. Bei den Schritten zum 
Kneten und Form'en trat eine kraftige Zersetzung und Gasentwick- 
lung auf ,\ und somit konnte das Kneten und Pormen nicht konstant " 
durchgefiihrt werden. 
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Beispiele 3 bis 5 

Etwa 2 kg des im Bezugsbeispiel 1 erhaltenen Pulvers wurden in 
20 I NMP geschiittet, das auf 100 °C erwarmt worden war, und die 
Mischung wurde etwa 30 Minuten geriihrt und filtriert. Der ge- 
wonnene Feststpff wurde mit deionisiertem Wasser gewaschen, das 
bei etwa 90 °C gehalten wurde, und 24 Stunden bei 120 °C vakuum- 
getrocknet, wodurch ein pulverf ormiges Produkt erhalten wurde. 
Das erhaltene pulverf ormige Produkt wurde in den Beispielen 3 
bis 5 verwendet. 

Das erhaltene PPS-Pulver, ein Ethylen/Glycidylmethacrylat-Copo- 
lymer (Gewichtsverhaltnis 88/12) und ein Ethylen/Ethylacrylat- 
Copolymer (DPDJ-6182, von Nippon Unicar gelief ert) (Beispiel 
3), ein Ethylen/Propylen/Dien-Copolymer (EPDM-3045, von Mitsui 
Petrochemical gelief ert) (Beispiel 4) oder ein Na-Salz eines 
Ethylen/Methacrylsaure-Copolymers (Himilan 1707, von Mitsui Pe- 
trochemical gelief ert) (Beispiel 5) wurden in den in Tabelle 1 
gezeigten Verhaltnissen trockengemischt . Das Trockenmischen, 
Schmelzkneten, Granulieren und der SpritzguB erfolgten in der 
gieichen Weise wie in Beispiel 1 beschrieben, wodurch Versuchs- 
stiicke erhalten wurden. Die Ergebnisse der Auswertung der er- 
haltenen Versuchsstucke und Granulate sind in Tabelle 1 ge- 
zeigt. Jedes Versuchsstuck. hatte eine hervorragende Kerbschlag- 
zahigkeit, und der Viskositatsanstieg aufgruhd der Verweilzeit 
war gering. 
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Anmerkungen zu Tabelle 1 



*1 A: mit Saure behandeltes PPS 
*2 B: mit NMP behandeltes PPS 

*3 X: Copolymer von Ethylen/Glycidylmethacrylat 
(Gewichtsverhaltnis 88/12) 

Bej-spiel 6 

Das gleiche PFS-Pulver und das gleiche Copolymer von 
Ethylen/Glycidylmethacrylat (Gewichtsverhaltnis 88/12), die in 
Beispiel 1 verwendet wurden, und ein Ethylen/Buten-Copolymer 
und Glasfasern (kurze Fasern mit einer Lange von 3 mm) wurdeh in 
einem Gewichtsverhaltnis von 48/6/6/40 trockengemischt, und das 
Kneten in der Schmelze, das Granulieren und der SpritzguB er- 
folgten in der gleichen Weise wie in Beispiel 1 beschrieben, 
wodurch ein Versuchsstiick erhalten wurde. Die physikalischen 
Eigenschaf ten des Versuchss tucks wurden bestimmt, und die Er- 
gebnisse sind in Tabelle 2 gezeigt. Die Schmelzviskositat des 
erhaltenen Granulats betrug 10300 Poise (1030 Pa * s) (bei 
320°C bei einer Schefrate bei 100 s -1 gemessen) . Das Retenti- 
onsverhaltnis von MFR, das nach 30 Minuten Verweilzeit in der 
gleichen Weise wie in Beispiel 1 beschrieben gemessen wurde, 
betrug 91%. 

Vergleic hsbeispiel 7 

Das Kneten in der Schmelze, das Granulieren und der SpritzguB 
erfolgten in der gleichen Weise wie in Beispiel 6 beschrieben, 
auBer daB PPS-Pulver und Glasfaser . in einem Gewichtverhaltnis 
von 60/40 ohne Einfiihren des Ethylen/Glycidylmethacrylat-Copo- 
lymers und des Ethylen/Buten-Copolymers, die in Beispiel 6 ver- 
wendet wurden, eingesetzt wurden. Die physikalischen "Eigen- 
schaf ten des erhaltenen Versuchsstiicks wurden gemessen, und die 
Ergebnisse sind in Tabelle 2 gezeigt. Die Kerbschlagzahigkeit 
war der der erf indungsgemaBen Zusammensetzung deutlich unterle- 
gen, bei der das Ethylen/Glycidylmethacrylat-Copolymer und das 
Ethylen/Buten-Copolymer eingefuhrt worden waren. 
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Veirgleic hsbejspiel 8 



Das Schmelzkneten, Granulieren, der SpritzguB und die Auswer- 
tung erfolgten in der gleichen Weise wie in Beispiel 6, auBer 
da/3 das PPS-Pulver, , das Copolymer von 

Ethylen/Glycidylmethacrylat und Glasfaser in einem Gewichtsver- 
haltnis von 48/12/40 anstelle des Gewichtsverhaltnisses von 
48/6/6/40 von PPS-Pulver, Glycidylmethacrylat-Copolymer , 
Ethylen/Buten-Copqlymer und Glasfaser von Beispiel 6 verwendet 
wurden. Die Ergebnisse sind in Tabelle 2 gezeigt. 

Die Schmelzviskbsitat des erhaltenen Granulats betrug 23000 
Poise (2300 Pa • s), und das Retentionsverhaltnis von MFR nach 
30 Minuten Verweilzeit betrug 33%. Der Viskositatsanstieg nach 
der Verweilzeit war viel hoher als im erf indungsgemaBen Bei- 
spiel 6, . und die Zusammensetzung hatte im Vergleich mit der Zu- 
sammensetzung von Beispiel 6 eine schlechte Warmebestandigkeit . 

BQispjQX 7 

Das Kneten in der Schmelze, das Granulieren und der SpritzguB 
erfolgten in der gleichen Weise wie in Beispiel 6 beschrieben, 
- auBer daB das Ethylen/Glycidylmethacrylat-Copolymer 
(Gewichtsverhaltnis 94/6) anstelle des Copolymers von 
Ethylen/Glycidylmethacrylat (Gewichtsverhaltnis 88/12) verwen- 
det wurde. Die physikalischen Eigenschaf ten des erhaltenen Ver- 
suchss tucks wurden ausgewertet, und die Ergebnisse sind in Ta- 
belle 2 gezeigt. 

Beispiele 8 bis 10 

Dasselbe PPS-Pulver und Ethylen/Glycidylmethacry lat-Copolymer 
(Gewichtsverhaltnis 88/12) wie in Beispiel 1, Glasfaser und ein 
Ethylen/Propylen-Copolymer (Beispiel 8), ein 
Ethylen/Propylen/Dien-Copolymer (Beispiel 9) oder ein 
Ethylen/Ethylacrylat-Copolymer (Beispiel 10) wurden in den in 
Tabelle 2 gezeigten Verhaltnissen in der Schmelze geknetet und 
granuliert und durch SpritzguB verarbeitet. Dies erfolgte in 
der gleichen Weise wie in Beispiel 1 beschrieben, wodurch Ver- 
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suchsstucke erhalten wurden. Die Ergebnisse der Auswertung der 
physikalischen Eigenschaf ten der erhaltenen Versuchsstiicke sind 
in Tabelle 2 gezeigt, 

p^jLspiel 11 

PPS (Ryton PR-06, von Phillips Petroleum gelief ert) , ein Copo- 
lymer von Ethylen/Glycidylmethacrylat (Gewichtsverhaltnis 
88/12 )> Glasfaser und ein Styrol/Ethylen/Butadien-Biockcopoly- 
mer (SEBS) wurden in dem in Tabelle 2 gezeigten Verhaltnis in 
der Schmelze geknetet und granuliert und durch SpritzguB verar- 
beitet, dies erfolgte in der gleichen Weise.wie in Beispiel 1 
beschrieben, wodurch ein Versuchsstiick erhalten wurde. Die Aus- 
wertungsergebnisse der physikalischen Eigenschaf ten des Ver- 
suchss tucks sind in Tabelle 2 gezeigt. 
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Anmerkungen zu Tabelle 2 

*1 A: mit Saure behandeltes PPS 

*3 X: Copolymer von Ethylen/Glycidylmethacrylat 

(Gewichtsverhaltnis 88/12) 
*4 C: Ryton PR-06, von Phillips Petroleum geliefert 
*5 Y: Copolymer von Ethylen/Glycidylmethacrylat 

(Gewichtsverhaltnis 94/6) 

Sejgpiele 12 bis 17 

Die Polymerisation erfplgte in der gleichen Weise wie im Be- 
zugsbeispiel 1 beschrieben, und die erhaltene Reaktionsmischung 
wurde auf 100 °C abgekiihlt und unter Riihren . in Wasser geschiit-. 
tet, danach wurde f iltriert. Das gewonnene Produkt wurde fiinf- 
mal'. 'mit warmem Wasser gewaschen, das bei 70 °C erhalten wurde. 
Das gewaschehe Produkt und 10 1 deionisiertes Wasser wurden in 
einen Autoklav gegeben, der Autoklav wurde yerschlossen, und 
die Temperatur wurde unter Riihren auf 170 °C erhoht. Diese Tem- 
peratur wurde 30 Minuten beibehalten, und die Beschickung im 
Autoklav wurde abgekiihlt, aus dem Autoklav entnommen und f il- 
triert. Der gewonnene Feststoff wurde bei Raumtemperatur mit 
deionisiertem Wasser gewaschen und bei reduziertem Druck 24 
Stunden bei 120°C getrocknet, wodurch 2 kg pulverf ormiges PPS 
erhalten wurden. Das erhaltene Pulver wurde in den Beispielen 
12 bis 17 verwendet. 

Das erhaltene PPS-Pulver, ein Ethylen/Glycidylmethacrylat-Copo- 
lymer (Gewichtsverhaltnis 88/12) und ein Ethylen/Butylacrylat- 
Copolymer (Beispiel 12), ein Ethylen/Propylen-COpolymer 
(Beispiel 13), ein Ethylen/Buten-Copolymer (Beispiel 14 ) , gege- 
benenfalls zusammen mit Glasfasern (Beispiele 15 bis 17 ) # wurden 
in den in Tabelle 3 gezeigten Verhaltnissen gemiseht und in der 
Schmelze geknetet, granuliert und dem SpritzguB in der gleichen 
Weise wie in Beispiel 1 unterzogen, wodurch Versuchsstiicke er- 
halten wurden. Die Auswertungsergebnisse der physikalischen Ei- 
genschaften der* erhaltenen Versuchsstiicke sind in Tabelle 3 ge- 
zeigt. 
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Anmerkungen zu Tabelle 3 

*3 X: Copolymer von Ethylen/Glycidylmethacrylat 

(Gewichtsverhaltnis (88/12) 
*6 D: mit heifiem Wasser behandeltes PPS 

Beispiel 18 

Das in Beispiel 1 veirwendete mit Saure gewaschene PPS, ein Co- 
polymer von Ethylen/Glycidylmethacrylat (Gewichtsverhaltnis 
88/12) und ein Ethylen/Propylen-Copolymer (Tafmer P-180) wurden 
im Gewichtsverhaltnis 80/10/10 trockengemischt, und die Mi- 
schung Vurde in einen Doppelschneckenextruder mit einem Durch- 
messer von 30 mm eingefiihrt, bei 320 °C in der Schmelze geknetet 
und mit einer Granuliervorrichtung granuliert. Das erhaltene 
Granulat wurde 3 Stundeh bei 80 °C luf tgetrocknet, dem Extruder 
zugefiihrt, der auf 295 °C erwarmt worden war und einen Offnungs- 
durchmesser von 45 mm und ein L/D-Verhaltnis von 23 aufwies, 
durch eine Dvise ,zum Formeri eines Schlauchs nach dem Innendruck- 
verfahren bei einetr Scherrate von 8 s" 1 in Form eines Zylinders 
extrudiert und durch eine Siebplatte in Wasser mit 10 °C abge- 
ktihlt, wodurch ein Schlauch mit gutem Aussehen, einem AuBen- 
durchmesser von 8,0 mm und einem Innendurchmesser von 6>0 mm 
erhalten wurde. Getrennt davon wurde ein Teil des Granulats bei 
einer Zylindertemperatur von 310 *C und einer Formtemperatur von 
130 °C geformt, wobei eine SpritzguBvorrichtung vom direkten 
Schneckentyp verwendet wurde, wodurch ein Versuchsstiick erhal- 
ten wuirde . 

Die charakteristischen Eigenschaf ten des erhaltenen Schlauchs 
und des Versuchss tucks waren wie nachfolgend gezeigt. Es wurde 
bestatigt, daB ein Schlauch mit guter Warmebestandigkeit, 
Weichheit, Kerbschlagzahigkeit und chemischer Bestandigkeit und 
sehr guter praktischer Verwendbarkeit. erhalten wurde. 

Physikalische Eigenschaf ten 
Biegef estigkeit : 690 kg/cm 2 
Biegeelastizitatsmodul: 17900 kg/cm 2 
Kerbschlagzahigkeit*: 5% 
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Chemische Bestandigkeit** : 3% 

Verformungstemperatur durch Warme (18,6 kg/cm 2 ) : 103 *C 
Ein Gewicht mit 5,33 kg konnte aus einer Hohe vori 1 m auf 
den Schlauch fallen. Der Versuch wurde bei 20 Proben 
durchgefuHrt, und es wurde das Bruchverhaltnis bestimmt. 
Eine Druckplatte mit einer GroBe von 40 mm x 40 mm x 0,2 
mm wurde geformt und in Schmierol Nr. 3 getaucht und 70 
Stunden bei 100 °C behandelt. Es wurde die Gewichtszunahme 
der Platte bestimmt. 
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EP 89305611.9 



Patentan spriiche 



1. Polyphenylensulfidzusammensetzung, welche umfaBt: (A) 
Polyphenylensulfid, (B) ein . Copolymer von a-Olefin mit 
Gly'c idyl ester einer a , B-ungesattigten Saure, Wobei das 
Polymer 0,1-30 Gew.-i einer Epoxygruppe enthalt, und (C) 
mindestens ein Elastomer, das f rei von Saureanhydrid- 
gruppen ist und ausgewahlt ist aus Ethylen/Prppylen-Co- 
polymeren, Ethylen/Buten-Copolymeren, Ethylen/Propy- 
len/Dien-Copolymeren, hydrierten styrol/Butadien/Styrol- 
Blockcopolymeren und Copolymeren. von Ethylen mit einem 
Monomer, das aus Acrylsaure, Methacrylsaure und Alkyl- 
estern und Metallsalzen davon ausgewahlt ist. 

2. Zusammensetzung nach Anspruch 1, wobei das Polyphenylen- 
sulfid (A) zur Entfernung ionischer Species, einer ent- 
iohisierenden Reinigungsbehandlung unterzogen wurde. 

3. Zusammensetzung nach Anspruch 2 , wobei Polyphenylensul- 
fid (A) mit [a] Saure Oder heiBem Wasser oder einem or- 
ganischen Losungsmittel und anschlieBend [b] mit Wasser 
gewaschen wurde. 

4. zusammensetzung nach einem der vorstehenden Anspriiche, 
wobei das Copolymer (B) ein Copolymer von Ethylen/Glyci- 
dylacrylat oder -methacrylat umfaBt. 



5. zusammensetzung nach einem der vorstehenden Anspriiche, 
wobei das .-Elastomer (C) ein Ethylen/Propylen-Copolymer , 



27 



ein Ethylen/Buten-Copolymer Oder ein Copolymer von Ethy- 
len mit Acrylsaure, Methacryls&ure oder einem Alkylester 
davon umfaBt. 

Zusammensetzung nach einem der vorstehenden Anspruche, 
wobei das Gewicht des Polyphenylensulf ids (A) , des Co- 
polymers (B) und des Elastomers (C) derart ist, daB das 
Gewichtsverhaltnis (A)/[(B) + (C)] 55/45 bis 99/1 und 
das Gewichtsverhaltnis (B)/(C) 5/95 bis 95/5 betragt. 

Zusammensetzung nach Anspruch 6 > wobei das Gewichtsver- 
haltnis (A)/[(B) + (C)] 70/30 bis 95/5 und das Gewichts- 
verhaltnis (B) /(C) 10/90 bis 80/20 betragt. 

Zusammensetzung nach einem der vorstehenden Anspruche, 
die ferner mindestens eine Verbindung enthalt, die aus 
fasrigen Verstarkungsmaterialien und anorganischen Full- 
stoffen ausgewahlt ist. 



